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（carbon nanotubes : CNTs）も炭素の同素体であり、その構造は 1991年に飯島澄男氏によって明らかにさ
れた[4]。CNTsはグラフェンを円筒状に丸めた構造を持ち、グラフェンの枚数によって単層カーボンナノ
チューブ（single-walled carbon nanotubes : SWCNTs）と多層カーボンナノチューブ（multi-walled carbon 
















Table 1-1 Experimental values of the mechanical properties of CNTs and other materials. 
Materials Tensile strength (GPa) Young’s modulus (TPa) Density (g/cm
3
) Ref. 
SWCNTs 25 ~ 200 1.2 1.07 ~ 2.13 [8-12] 
MWCNTs 2 ~ 259.7 0.27 ~ 4.15 2.09 ~ 2.11 [12-20] 
High strength steel 1.96 0.2 7.86 
[25] PAN-based carbon fibers 5.7 0.3 1.75 





ためには、多数の CNTs を組み合わせて、大きな荷重を支えられるマクロスケールの CNT 材料を作製す
る必要がある[26]。そこで CNTs と高分子[27]や金属[28]、セラミックス[29]を組み合わせた複合材料が作
製されてきた。これは CNTs が複合材料における強化剤の理想的な条件—ナノスケールの直径、高アスペ
クト比、高ヤング率、高強度、軽量—を持つためである[13, 24]。アスペクト比とは CNTs の直径に対す
る長さの比である。既存の材料では 1000程度のアスペクト比が限界である一方で、一般的に合成される
CNTsは、直径が 1 ~ 100 nm、長さが数百 µm以上であり、1000以上の極めて高いアスペクト比を持つ[30]。
繊維強化剤において、アスペクト比が大きいほど母材に対する強化剤の添加率を上げることができ、複
合材料の機械特性を向上させることができるため[24]、既存の繊維複合材料に匹敵する引張強度（4.2 GPa）
とヤング率（176 GPa）を持つ CNT/高分子複合材料が報告されている[31]。しかし、これらの値は Table 1-1
に示した 1本の CNTsの特性よりも明らかに劣る。原因の一つは、母材に CNTsを均一に分散させること
が難しく、複合材料中の CNTs 凝集体が欠陥（閉孔）として働くことである[24]。CNTs 表面が原子レベ
ルで平滑であり、隣接する CNTs 間にはファンデルワールス力が働くため凝集しやすく、かつ凝集した









CNTsの長さは数 mm以下であるために我々は、強化繊維としては比較的短い CNTs を用いて複合材料を
作製しなければならない。従って連続繊維と異なり、個々の CNTsの端部は直接外部の荷重を受け持つこ
とができず、荷重は母材を介して伝達される。これは CNTsだけでなく母材もまた外部荷重を支えること
を意味しており、CNTs の添加率が 100%でない限り複合材料の強度、ヤング率は個々の CNTs の特性よ
りも必ず低くなる。最長でサブメートルサイズの CNTsが報告されているが[32-34]、合成できる量が極め
て少ないため CNTs を既存の連続繊維複合材料と同じ構造として応用することは難しい。故に著者は、1
本の CNTs の強度、ヤング率を持つ材料を創製するためには母材やバインダーを使用しない新たな CNT
構造体の概念が必要だと考えている。 
 
1.5. 超柔軟高強度 MWCNT繊維の創製 
 
1.5.1. バインダーフリーCNT材料 
1 本の CNTsの強度、ヤング率を持ったマクロスケール材料を作製するために、添加物を含まない CNT
材料が必要となる。この概念に合うバインダーフリーCNT材料としてブロック[35]、フィルム[36]、繊維
[37]などが挙げられるが、強度、ヤング率、靱性などの機械特性は低い[38, 39]。低い機械特性の原因の一
つとして「隣接する CNTs 間の滑り」がある。CNT ブロックの三点曲げ試験後の破断面において CNTs
の引き抜けが確認されたことから、CNTs 間が滑ったために CNT ブロックが破壊したという報告がある
[39, 40]。この滑りは CNTs 間に空隙によって生じたと考えられる。スパークプラズマ焼結法によって得










では、配向した CNTsとして基板紡糸法によって作製できる MWCNT繊維[37, 43]に注目した。この手法
では化学気相蒸着法によって合成した長さ数百 µmのMWCNTsを撚り合わせて、長さ数 m以上の 1本の
長い繊維を作製できる。さらに無配向のバインダーフリーCNT材料には無い特性として、CNT繊維は高
い柔軟性を持つ。各 MWCNTs は繊維の軸方向に配向しているため、圧縮することで MWCNTs が最も緻
密に配列した場合の理論値と同等の見掛け密度（~ 1.89 g/cm3、[44]）が報告されている。しかし、この高
見掛け密度の MWCNT 繊維の機械特性（ヤング率 55 GPa、引張強度 1068 MPa、）は 1本のMWCNTsの
特性より明らかに劣る。これは MWCNTs 間に働くファンデルワールス力が MWCNTs 自体の強度より弱
いことを示す。また、いくつかの機械試験では MWCNT の最外層のみが破壊し、内側の層の引き抜けが











示されている[6]。実験測定においても、ナノスケールの構造欠陥を持つ MWCNTs では引張強度が 70%














































 本論文の構成を以下に示す。「見掛け密度を制御した MWCNT 繊維の作製とナノチューブ間密着技術」
の確立を第 2章、「MWCNT 繊維の精確な比強度の評価法」の確立を第 3章で取り組み、これらの技術と
ナノチューブ間結合技術を第 4章で組み合わせて、超柔軟高強度繊維の創製を目指す。 
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本章では配向した MWCNTs として MWCNT 繊維の作製に取り組んだ。まず、要素技術となる均質か
つ連続的な MWCNT繊維の作製を達成した。その際に必要となる知見として以下の 4項目を述べた。 
 均一幅の垂直配向MWCNTs 
 基板回転軸と繊維引き出し方向の一致 
 刃押し込みによって倒れた MWCNTsの除去 
 MWCNT 繊維のねじり度合 
 そして、適切な紡糸条件を選択することで~ 0.02 g/cm3という低い見掛け密度の MWCNT繊維を作製で
きることを示した。隣接する MWCNTs を密着させるために MWCNT 繊維の強撚糸加工およびエタノー
ル浸透を試み、~ 0.130 g/cm3まで見掛け密度を増加させることができた。幾何学的に最も MWCNTsを密





































けでなく MWCNT 層間の荷重伝達率を向上させる必要がある。 
 本章では、基板紡糸法によって紡糸した MWCNT 繊維にナノチューブ間結合技術を適用し、R 値がよ
り高かった繊維の方が比強度、引張曲線の傾きがともに大きいことを明らかにした。その原因として繊
維中の MWCNTs が束状で破断していることを示し、本ナノチューブ間結合技術が MWCNTs 層間滑りの
抑制にも効果があることを明らかにした。さらに、本 MWCNT 繊維は商業用炭素繊維に匹敵するヤング
率を有し、かつ炭素繊維には無い、高い柔軟性を示すことを明らかにした。本研究成果により、既存の
材料では実現困難な高ヤング率かつ高い柔軟性を有する CNT 材料を開発できることを示した。 
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 本論文では、第 2 章において「見掛け密度を制御した配向 MWCNT 繊維の作製とナノチューブ間密着






g/cm3という低い見掛け密度の MWCNT 繊維を作製できることを示した。隣接する MWCNTs を密着さ




































Table 5-1 Experimental values of fracture load of carbon nanomaterials and their corresponding values in specific 
units. 




Calculated specific strength 
(N/tex) 
Reference 
MWCNT 390 ~ 1340 8.44 ~ 20 0.46 ~ 1.6 [1] 
MWCNT 1772 ~ 60515 2.60 ~ 36.8 3.09 ~ 39.7 [2] 
SWCNT 57 ~ 405 0.030 ~ 0.13 12 ~ 47 [3] 
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